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(54) Title: METHOD FOR PRODUCING MULTILAYERED OPTICAL SYSTEMS 

(54) Bezeichnung: VERFAHREN ZUR HERSTELLUNG OPTISCHER MEHRSCHICHTSYSTEME 

(57) Abstract 

The invention relates to a method for producing multilayered optical systems, comprising the following steps: a) application onto a 
glass substrate of a flowable compound containing solid, inorganic nanoparticles with polymerisable and/or polycondensable organic surface 
groups; b) polymerisation and/or polycondensation of the surface groups of the solid particles, resulting in the formation of an organically 
cross-linked layer, c) application onto the organically cross-linked layer of a further compound according to a) which yields a different 
refractive index than the previous compound; d) polymerisation and/or polycondensation of the surface groups of the solid particles, resulting 
in formation of a further organically cross-linked layer, e) possible repetition of steps c) and d) one or more times, resulting in formation 
of additional organically cross-linked layers on the organically cross-linked layers already present and/or on other surfaces of the substrate; 
and f) thermal compression of the layer system and burning out of the organic constituents contained therein. The multilayered optical 
systems produced in mis way are suitable for use as interference filters and antireflection systems. 

(57) Zusammenfassung 

Ein Verfahren zur Herstellung optischer Mehrschichtsysteme umfafit die folgenden Stuferu a) Aufbringen einer nanoskalige anorganis- 
che Feststoffteilchen mit poly merisicrbaren und/oder polykondensierbaren organischen Oberflachengruppen enthaltenden fliefifahigen Zusam- 
mensetzung auf ein Glassubstrat; b) Polymerisation und/oder Polykondensation der Oberflachengruppen der Feststoffteilchen unter Bildung 
einer organisch vemetzten Schicht; c) Aufbringen einer weiteren Zusammensetzung gemafi a), die eine andere Brechzahl als die vorange- 
hende Zusammensetzung ergibt, auf die organisch vernetzte Schicht; d) Polymerisation und/oder Polykondensation der Oberflachengruppen 
der Feststoffteilchen unter Bildung einer weiteren organisch vemetzten Schicht; e) gegebenenfalls ein- oder mehrmaliges Wiederholen 
der Schritte c) und d) unter Bildung weiterer organisch vemetzter Schichten auf den bereits vorhandenen organisch vemetzten Schichten 
und/oder anderen Flflchen des Substrats; und f) einstufiges thermisches Verdichten des Schichtverbunds und Ausbrennen der enthaltenen 
organischen Bestandteile. Die hergestellten optischen Mehrschichtsysteme eignen sich als Interferenzfilter und Antireflexsysteme. 
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VERFAHREN ZUR HERSTELLUNG OPTISCHER MEHRSCHICHTSYSTEME 

Die Erfindung betrifft ein Verfahren zur Herstellung optischer Mehrschichtsysteme 
durch ein einstufiges Einbrennverfahren („Stackeinbrand u ). 

Mehrschichtsysteme mit optischer Wirkung konnen auf Glas uber den sogenannten 
Sol-Gel-Prozel3 hergestellt werden; siehe z.B. Dislich et al. DE 1 941 191 . Prinzip 
dieser Herstellungsmethode ist, daB das entsprechende Glassubstrat durch einen 
TauchprozeB mit einem Sol beschichtet, bei hoheren Temperaturen getrocknet und 
eingebrannt wird, um eine Verdichtung zu erreichen. Nach dem Vortrocknen bei 
Temperaturen > 100 °C ist es auch moglich, eine weitere Schicht durch Tauchen 
. aufeubringen und beide Schichten auf einmal einzubrennen. Die Vortrocknung bei 
hoheren Temperaturen ist notwendig, um der ersten Schicht eine ausreichende 
chemische Stabilitat zu verleihen, da sie sonst durch das neue Beschichtungssol 
entweder an- oder aufgelost wird. Die Schichtdicke, die man mit mehreren Schichten 
erzielen kann, ohne jede einzelne Schicht vorher dichtzusintern, liegt bei ca. 0,5 pm, 
da ansonsten RilSbildung auftritt. Die RiBbildung tritt infolge der schon starken drei- 
dimensionalen Vernetzung der porosen Schichtsysteme auf, da die Schrumpfung, 
die beim Erhitzen auftritt, nicht mehr durch Spannungsrelaxation abgebaut werden 
kann. Daruber hinaus ist das Verfahren auch aufwendig, da nach jedem Schicht- 
auftrag eine Temperaturbehandlung erforderlich ist und bei mehreren Schichten ein 
Einbrennen bei Temperaturen von 400 - 500 °C notwendig wird. Damit wird die 
Herstellung von Mehrschichtsystemen, wie sie bei speziellen optischen Anwen- 
dungen (Breitband-Antireflexvergutung, Kaltlichtspiegel, etc.) erforderlich ist, 
auBerordentlich arbeits- und kostenaufwendig. 

Zwar wurde in der WO 93/24424 gezeigt, daft durch den Einbau von Relaxations- 
mechanismen auch dicke Schichten hergestellt werden konnen. Diese sind jedoch 
fur die Erzielung optischer Wirkung nicht brauchbar, da sie der Bedingung von X/4- 
Schichten nicht genugen. 
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Aufgabe der Erfindung war es t optische Mehrschichtsysteme moglichst ohne 
aufwendige Temperaturzwischenschritte so herzustellen, dalJ die spater gewunschte 
optische Wirkung auftritt. 

5 Diese Aufgabe wird erfindungsgemalJ gelost mit einem Verfahren zur Herstellung 
optischer Mehrschichtsysteme umfassend die folgenden Stufen: 
a) Aufbringen einer nanoskalige anorganische Feststoffteiichen mit poly- 

merisierbaren und/oder polykondensierbaren organischen OberflSchen- 

gruppen enthaltenden flieBfahigen Zusammensetzung auf ein Glassubstrat; 
10 b) Polymerisation und/oder Polykondensation der Oberflachengruppen der 

Feststoffteiichen unter Bildung einer organisch vernetzten Schicht; 
c) Aufbringen einer weiteren Zusammensetzung gemaB a), die eine andere 

Brechzahl als die vorangehende Zusammensetzung ergibt, auf die organisch 

vemetzte Schicht; 

15 d) Polymerisation und/oder Polykondensation der Oberflachengruppen der 
Feststoffteiichen unter Bildung einer weiteren organisch vernetzten Schicht; 

e) gegebenenfalls ein- Oder mehrmaliges Wiederholen der Schritte c) und d) 
unter Bildung weiterer organisch vernetzter Schichten auf den bereits 
vorhandenen organisch vernetzten Schichten und/oder anderen Flachen des 

20 Substrats; und 

f) einstufiges thermisches Verdichten des Schichtverbunds und Ausbrennen der 
enthaltenen organischen Bestandteile. 

Durch Verwendung nanoskaliger Partikel, die mit polymerisierbaren und/oder 
25 polykondensierbaren Gruppen beschichtet sind, besteht die Moglichkeit, chemisch 
stabile Schichten schon bei sehr niedrigen Temperaturen z. B. uber Photopoly- 
merisation herzustellen und auf diese Weise weitere Schichten nach demselben 
Verfahren aufzutragen. Dabei wurde vollig Qberraschend gefunden, dali diese 
Schichten sich ohne RilSbildung auch bei Schichtsystemen mit bis zu 10 oder mehr 
30 Einzelschichten verdichten lassen und daB ihre optische Wirkung exakt voraus- 
berechnet werden kann. Diese ergibt sich aus dem Gehalt an anorganischen 
Komponenten des jeweiligen Beschichtungssystems, der Auftragmenge (Schicht- 
dicke) und dem nach der thermischen Endverdichtung erreichten Brechwert. 
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In der vorliegenden Beschreibung und den anhangenden Anspruchen warden unter 
"nanoskaligen anorganischen Feststoffteilchen" solche mit einer mittleren 
TeilchengrdBe (einem mittleren Teilchendurchmesser) von nicht mehr als 200 nm, 
vorzugsweise nicht mehr als 100 nm f und insbesondere nicht mehr als 70 nm 
5 verstanden. Ein besonders bevorzugter TeilchengroBenbereich liegt bei 5 bis 50 nm. 

Die nanoskaligen anorganischen Feststoffteilchen konnen aus beliebigen 
Materialien bestehen, vorzugsweise bestehen sie jedoch aus Metallen und 
insbesondere aus Metallverbindungen wie beispielsweise (gegebenenfalls 

10 hydratisierten) Oxiden wie ZnO, CdO, Si0 2 , Ti0 2 , Zr0 2l Ce0 2 , Sn0 2 , Al 2 0 3 , ln 2 0 3 , 
La 2 0 3 , Fe 2 0 3l Cu 2 0, Ta 2 0 5> Nb 2 0 5 , V 2 0 5 , Mo0 3 oder W0 3 ; Chalkogeniden wie 
beispielsweise Sulfiden (z.B. CdS, ZnS, PbS und Ag 2 S) t Seleniden (z.B. GaSe, 
CdSe und ZnSe) und Telluriden (z.B. ZnTe oder CdTe), Halogeniden wie AgCI, 
AgBr, Agl, CuCI, CuBr, Cdl 2 und Pbl 2 ; Carbiden wie CdC 2 oder SiC; Arseniden wie 

15 AlAs, GaAs und GeAs; Antimoniden wie InSb; Nitriden wie BN, AIN, Si 3 N 4 und Ti 3 N 4 ; 
Phosphiden wie GaP, InP, Zn 3 P 2 und Cd 3 P 2 ; Phosphaten, Silikaten, Zirkonaten, 
Aluminaten, Stannaten und den entsprechenden Mischoxiden (z.B. solchen mit 
Perowskitstruktur wie BaTi0 3 und PbTi0 3 ). 

20 Bevorzugt handelt es sich bei den im erfindungsgema&en Verfahren eingesetzten 
nanoskaligen anorganischen Feststoffteilchen urn solche von Oxiden, Sulfiden, 
Seleniden und Telluriden von Metallen und Mischungen derselben. 
ErfindungsgemaB besonders bevorzugt werden nanoskalige Teilchen von Si0 2 , 
Ti0 2 , Zr0 2 , ZnO, Ta 2 0 5 , Sn0 2 und Al 2 0 3 (in alien Modifikationen, insbesondere als 

25 Bdhmit, AIO(OH)) sowie Mischungen derselben. 

Da die erfindungsgemSB einsetzbaren nanoskaligen Teilchen einen breiten Bereich 
von Brechzahlen abdecken, kann durch geeignete Auswahl dieser nanoskaligen 
Teilchen die Brechzahl der Schicht(en) in bequemer Weise auf den gewunschten 
30 Wert eingestellt werden. 



• 
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Die Herstellung der erfindurigsgemalS eingesetzten nanoskaligen Feststoffteilchen 
kann auf ubliche Weise erfolgen, z.B. durch Flammpyrolyse, Plasmaverfahren, 
Gasphasenkondensationsverfahren, Kolloidtechniken, PrSzipitationsverfahren, Sol- 
Gel-Prozesse, kontrollierte Nukieations- und Wachstumsprozesse, MOCVD- 

5 Verfahren und (Mikro)emulsionsverfahren. Diese Verfahren sind in der Literatur 
ausfQhrlich beschrieben. Insbesondere konnen z.B. Metalle (beispielsweise nach der 
Reduktion der Fallungsverfahren), keramische oxidische Systeme (durch 
Prazipitation aus Losung), aber auch salzartige Oder Mehrkomponentensysteme 
herangezogen werden. Zu den salzartigen oder Mehrkomponentensystemen zahlen 

10 auch Halbleitersysteme. 

Die Herstellung der mit polymerisierbaren und/oder polykondensierbaren 
organischen Oberflachengruppen versehenen nanoskaligen anorganischen 
Feststoffteilchen, die erfindungsgemSB eingesetzt werden, kann prinzipiell auf zwei 

15 verschiedenen Wegen durchgefuhrt werden, namlich zum einen durch 
Oberfiachenmodifizierung von bereits hergestellten nanoskaligen anorganischen 
Feststoffteilchen und zum anderen durch Herstellung dieser anorganischen 
nanoskaligen Feststoffteilchen unter Verwendung von einer oder mehreren 
Verbindungen, die uber derartige polymerisierbare und/oder polykondensierbare 

20 Gruppierungen verfugen. Diese beiden Wege werden weiter unten und in den 
Beispielen naher erl^utert. 



Bei den organischen polymerisierbaren und/oder polykondensierbaren Oberflachen- 
gruppen kann es sich urn beliebige, dem Fachmann bekannte Gruppen handeln, die 

25 einer radikalischen, kationischen oder anionischen, thermischen oder 
photochemischen Polymerisation oder einer thermischen oder photochemischen 
Polykondensation (gegebenenfalls in Anwesenheit eines geeigneten Initiators bzw. 
Katalysators) zuganglich sind. ErfindungsgemaB bevorzugt werden Oberflachen- 
gruppen, die uber eine (Meth)acryl-, Allyl-, Vinyl- oder Epoxygruppe verfugen, wobei 

30 (Meth)acryl- und Epoxygruppen besonders bevorzugt werden. Bei den 
polykondensationsfahigen Gruppen waren vor allem Hydroxy-, Carboxy- und 
Aminogruppen zu nennen, mit deren Hilfe Ether-, Ester- und Amidbindungen 
zwischen den nanoskaligen Teilchen erhalten werden konnen. 




WO 99/61383 _ PCT/EP99/03621 

5 

ErfindungsgemaB bevorzugt ist es auch, da(J die an den OberflSchen der 
nanoskaligen Teilchen vorhandenen organischen Gruppierungen, die die 
polymerisierbaren und/oder polykondensierbaren Gruppen umfassen, ein relativ 
niedriges Molekulargewicht aufweisen. Insbesondere sollte das Molekulargewicht 
5 der (rein organischen) Gruppierungen 500 und vorzugsweise 300, besonders 
bevorzugt 200, nicht ubersteigen. Dies schlieSt selbstverstandlich ein deutlich 
hOheres Molekulargewicht der diese Gruppierungen umfassenden Verbindungen 
(Molekule) nicht aus (z.B. 1000 und mehr). 

10 Wie bereits oben erwShnt, k6nnen die polymerisierbaren/polykondensierbaren 
Oberflachengruppen prinzipiell auf zwei Wegen bereitgestellt werden. Wird eine 
Oberfiachenmodifizierung bereits hergestellter nanoskaliger Teilchen durchgefuhrt, 
eignen sich zu diesem Zweck alle (vorzugsweise niedermolekularen) Verbindungen, 
die zum einen uber eine oder mehrere Gruppen verfugen, die mit auf der Oberfiache 

15 der nanoskaligen Feststoffteilchen vorhandenen funktionellen Gruppen (wie bei- 
spielsweise OH-Gruppen im Falle von Oxiden) reagieren oder zumindest 
wechselwirken konnen, und zum anderen mindestens eine polymerisierbare/poly- 
kondensierbare Gruppe aufweisen. Somit konnen die entsprechenden Verbindungen 
z.B. sowohl kovalente als auch ionische (salzartige) oder koordinative (Komplex)- 

20 Bindungen zur Oberflache der nanoskaligen Feststoffteilchen ausbilden, wahrend 
unter den reinen Wechselwirkungen beispielhaft Dipol-Dipol-Wechselwirkungen, 
Wasserstoffbruckenbindungen und van der Waals-Wechselwirkungen zu nennen 
waren. Bevorzugt wird die Ausbildung von kovalenten und/oder koordinativen 
Bindungen. Konkrete Beispiele fur zur Oberfiachenmodifizierung der nanoskaligen 

25 anorganischen Feststoffteilchen heranziehbare organische Verbindungen sind 
beispielsweise ungesattigte Carbonsauren wie Acrylsdure und Methacrylsaure, (i- 
Dicarbonyl-Verbindungen (z.B. (S-Diketone oder (i-Carbonylcarbonsauren) mit 
polymerisierbaren Doppelbindungen, ethylenisch ungesattigte Alkohole und Amine, 
Aminosauren, Epoxide und dergleichen. ErfindungsgemaiS besonders bevorzugt als 

30 derartige Verbindungen werden - insbesondere im Fall von oxidischen Teilchen - 
hydrolytisch kondensierbare Silane mit mindestens (und vorzugsweise) einem nicht 
hydrolysierbaren Rest, der uber eine polymerisierbare Kohlenstoff-Kohlenstoff- 
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Doppelbindung Oder einen Epoxidring verfugt. Vorzugsweise weisen derartige 
Silane die allgemeine Formel (I) auf: 



worin X far CH 2 =CR 3 -COO, CH 2 =CH oder Glycidyloxy steht, R 3 Wasserstoff Oder 
Methyl darstellt, R 1 ein zweiwertiger Kohlenwasserstoffrest mit 1 bis 10, 
vorzugsweise 1 bis 6 Kohlenstoffatomen ist, der gegebenenfalls eine oder mehrere 
Heteroatomgruppierungen (z.B. 0, S, NH) enthalt, die benachbarte 
10 Kohlenstoffatome voneinander trennen, und die Reste R 2 , gleich oder verschieden 
voheinander, aus Alkoxy-, Aryloxy-, Acyloxy- und Alkylcarbonylgruppen sowie 
Halogenatomen (insbesondere F, CI und/oder Br) ausgewahlt sind. 

Vorzugsweise sind die Gruppen R 2 identisch und ausgewahlt aus Halogenatomen, 
15 Ci-4-Alkoxygruppen (z.B. Methoxy, Ethoxy, n-Propoxy, i-Propoxy und Butoxy), C^io- 
Aryloxygruppen (z.B. Phenoxy), C^-Acyloxygruppen (z.B. Acetoxy und 
Propionyloxy) und C 2 -io-Alkylcarbonylgruppen (z.B. Acetyl). 

Besonders bevorzugte Reste R 2 sind Ci^»Alkoxygruppen und insbesondere Methoxy 
20 und Ethoxy. 

Beim Rest R 1 handelt es sich vorzugsweise urn eine Alkylengruppe, insbesondere 
urn eine solche mit 1 bis 6 Kohlenstoffatomen, wie z.B. Ethylen, Propylen, Butylen 
und Hexylen. Wenn X fur CH 2 =CH steht, bedeutet R 1 vorzugsweise Methylen und 
25 kann in diesem Fall auch eine blolJe Bindung bedeuten. 

Vorzugsweise stellt X CH 2 =CR 3 -COO (wobei R 3 vorzugsweise CH 3 ist) oder 
Glycidyloxy dar. Dementsprechend sind besonders bevorzugte Silane der 
allgemeinen Formel (I) (Meth)acryloyloxyalkyltrialkoxysilane wie z.B. 3- 
30 Methacryloyloxypropyltri(m)ethoxysilan und Glycidyloxyalkyltrialkoxysilane wie 
beispielsweise 3-Glycidyloxypropyltri(m)ethoxysilan. 



X-R 1 -SiR 2 3 
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Erfolgt bereits die Herstellung der nanoskaligen anorganischen Feststoffteilchen 
unter Verwendung einer oder mehrerer Verbindungen, die Qber 
polymerisierbare/polykondensierbare Gruppen verfugen, kann von einer 
nachtraglichen Oberflachenmodifizierung abgesehen werden (obwohl diese 
5 selbstverstandlich als zusatzliche Maftnahme mSglich ist). 

Die in situ-Herstellung von nanoskaligen anorganischen Feststoffteilchen mit 
polymerisierbaren/polykondensierbaren Oberflachengruppen sei im folgenden am 
Beispiel von Si0 2 -Teilchen erlautert. Zu diesem Zweck konnen die Si0 2 -Teilchen 

10 z.B. nach dem Sol-Gel-ProzeS unter Verwendung mindestens eines hydrolytisch 
polykondensierbaren Silans mit mindestens einer polymerisierbaren/poly- 
kondensierbaren Gruppe hergestellt werden. Als derartige Silane eignen sich 
beispielsweise die oben bereits beschriebenen Silane der allgemeinen Formel (I). 
Diese Silane werden vorzugsweise entweder allein oder in Kombination mit einem 

15 geeigneten Silan der allgemeinen Formel (II) 



worin R 2 die oben angegebene Bedeutung aufweist, eingesetzt Bevorzugte Silane 
20 der obigen allgemeinen Formel (II) sind Tetramethoxysilan und Tetraethoxysilan. 

Selbstverstandlich ist es auch moglich, zusatzlich oder alternativ zu den Silanen der 
allgemeinen Formel (II) andere Silane einzusetzen, z.B. solche, die uber eine (nicht- 
hydrolysierbare) Kohlenwasserstoffgruppe ohne jegliche funktionelle Gruppe 
25 verfugen, wie beispielsweise Methyl- oder Phenyltrialkoxysilane. 

Die im erfindungsgemaBen Verfahren eingesetzte Zusammensetzung liegt in Form 
einer noch flielifahigen Masse (Suspension) vor. Der flussige Bestandteil dieser 
Masse setzt sich zum Beispiel aus Wasser und/oder (vorzugsweise mit Wasser 
30 mischbarem) organischen Lflsungsmittel und/oder Verbindungen, die im Zuge der 
Herstellung der nanoskaligen Teilchen oder deren Oberflachenmodifizierung 
eingesetzt oder erzeugt wurden (z.B. Alkoholen im Falle von Alkoxysilanen), 
zusammen. Gegebenenfalls zusatzlich eingesetzte geeignete organische 



SiR 2 4 
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Losungsmittel sind zum Beispiel Alkohole, Ether, Ketone, Ester, Amide und 
dergleichen. Ein (zusatzlicher) Bestandteil der flielXfahigen Masse kann 
beispielsweise aber audi mindestens eine monomere Oder oiigomere Spezies sein, 
die Qber mindestens eine Gruppe verfugt, die mit den an der Oberfiache der 
5 nanoskaligen Teilchen vorhandenen polymerisierbaren/polykondensierbaren 
Gruppen reagieren (polymerisieren bzw. polykondensieren) kann. Als derartige 
Spezies seien z.B. Monomere mit einer polymerisierbaren Doppelbindung wie 
beispielsweise Acrylsaureester, MethacrylsSureester, Styrol, Vinylacetat und 
Vinylchlorid genannt. Bevorzugte monomere Verbindungen mit mehr als einer 
10 polymerisierbaren Bindung sind insbesondere solche der allgemeinen Formel (III): 



worin 

n = 2, 3 Oder 4, vorzugsweise 2 oder 3 und insbesondere 2; 
15 Z = 0 oder NH, vorzugsweise 0; 
R 3= H, CH3; 

A = n-wertiger Kohienwasserstoffrest mit 2 bis 30, insbesondere 2 bis 20 
Kohlenstoffatomen, der eine oder mehrere Heteroatomgruppierungen aufweisen 
kann, die sich jeweils zwischen zwei benachbarten Kohlenstoffatomen befinden 
20 (Beispiele fur derartige Heteroatomgruppierungen sind 0, S, NH, NR (R = 
Kohienwasserstoffrest), vorzugsweise 0). 

Weiter kann der Kohienwasserstoffrest A einen oder mehrere Substituenten tragen, 
die vorzugsweise ausgewahlt sind aus Halogen (insbesondere F, CI und/oder Br), 
25 Alkoxy (insbesondere Ci-4-Alkoxy), Hydroxy, gegebenenfalls substituiertem Amino, 
N0 2 , OCOR 5 , COR 5 (R 5 = CurAlkyl oder Phenyl). Vorzugsweise ist der Rest A 
jedoch unsubstituiert oder mit Halogen und/oder Hydroxy substituiert. 



(CH 2 =CR 3 -COZ-) n -A 



(III) 



In einer Ausfuhrungsform der vorliegenden Erfindung ist A von einem aliphatischen 
30 Diol, einem Alkylenglycol, einem Polyalkylenglycol oder einem gegebenenfalls 
alkoxylierten (z.B. ethoxylierten) Bisphenol (z.B. Bisphenol A) abgeleitet. 
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Weitere einsetzbare Verbindungen mit mehr als einer Doppelbindung sind zum 
Beispiel Allyl(meth)acrylat, Divinylbenzol und Diallylphthalat. Ebenso kann zum 
Beispiel eine Verbindung mit 2 oder mehr Epoxygruppen verwendet werden (im Fall 
der Verwendung von Epoxid-haltigen Oberflachengruppen), z.B. Bisphenol A- 
5 diglycidylether oder auch ein (oligomeres) Vorkondensat eines Epoxidgruppen- 
haltigen hydrolysierbaren Silans (z.B. Glycidoxypropyltrimethoxysilan). 

Der Anteil an organischen Komponenten in den erfindungsgemaS verwendeten 
Beschichtungszusammensetzungen betragt vorzugsweise nicht mehr als 20 
10 Gewichtsprozent, bezogen auf den Feststoffgehalt Fur Schichten mit hoher 
Brechzahl kann er z.B. 5 Gewichtsprozent, fur Schichten mit niedriger Brechzahl z.B. 
15 Gewichtsprozent betragen. 

Die erfindungsgemafJ verwendete Beschichtungszusammensetzung hat vorzugs- 
15 weise einen pH-Wert ^ 3, besonders bevorzugt > 4. Im allgemeinen liegt der pH im 
Neutralbereich bis etwa 8, vorzugsweise bis etwa 7,5. 

In Stu^e a) des erfindungsgemafJen Verfahrens wird die Beschichtungs- 
zusammensetzung auf ein Glassubstrat aufgebracht, urn dieses ganz oder teilweise 
20 zu beschichten. Die fQr diesen Zweck geeigneten Beschichtungsverfahren sind die 
herkommlichen und dem Fachmann bekannten. Beispiele hierfur sind Tauchen, 
Spruhen, Rakeln, Streichen, Bursten oder Schleudern. 

Vor dem Aufbringen auf das Substrat kann die flieSfahige Masse zum Beispiel durch 
25 Zugabe von Losungsmittel oder Verdampfung von fluchtigen Bestandteilen 
(insbesondere bereits vorhandenem Losungsmittel) auf eine geeignete Viskositat 
eingestellt werden. 

Das Substrat kann vor dem Aufbringen der flieBfahigen Masse gegebenenfalls einer 
30 Vorbehandlung (z.B. Reinigung, Entfettung etc.) unterzogen werden. 



In Stufe b) der erfindungsgemaBen Verfahrens wird eine Polymerisation und/oder 
Polykondensation der polymerisierbaren/polykondensierbaren Oberflachengruppen 
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der nanoskaligen anorgariischen Feststoffleilchen (und gegebenenfalls der 
poiymerisierbaren/polykondensierbaren Gruppen der zusatzlich eingesetzten 
monomeren oder oligomeren Spezies) durchgefuhrt Diese Polymerisation/Poly- 
kondensation kann auf die dem Fachmann geiaufige Art und Weise durchgefuhrt 

5 werden. Beispiele fur geeignete Verfahren sind thermisch, photochemisch (z.B. mit 
UV-Strahlung), Elektronenstrahl-Hartung, LaserhSrtung, Raumtemperaturhartung 
usw. Gegebenenfalls erfolgt eine derartige Polymerisation/Polykondensation in 
Anwesenheit eines geeigneten Katalysators bzw. Starters (Initiators), der der 
flieBfShigen Masse spatestens unmittelbar vor deren Aufbringen auf das Substrat 

10 zugesetzt wird. 

Als Initiator/lnitiatorsysteme kommen alle gelaufigen und dem Fachmann bekannten 
Starter/Startsysteme in Frage, einschlieBlich radikalischer Photostarter, radikalischer 
Thermostarter, kationischer Photostarter, kationischer Thermostarter und beliebiger 
1 5 Kombinationen derselben. 

Konkrete Beispiele fur einsetzbare radikalische Photostarter sind Irgacure® 184 (1- 
Hydroxycyclohexylphenylketon), Irgacure® 500 (1-Hydroxycyclohexylphenylketon, 
Benzophenon) und andere von der Firma Ciba-Geigy erhaltliche Photoinitiatoren 
20 vom lrgacure®-Typ; Darocur® 1173, 1116, 1398, 1174 und 1020 (erhaltlich von der 
Firma Merck); Benzophenon, 2-Chlorthioxanthon, 2-Methylthioxanthon, 2- 
Isopropylthioxanthon, Benzoin, 4,4 , -Dimethoxybenzoin, Benzoinethylether, Benzoin- 
isopropylether, Benzildimethylketal, 1,1,1 -Trichloracetophenon, Diethoxyaceto- 
phenon und Dibenzosuberon, 



Beispiele fur radikalische Thermostarter sind u.a. organische Peroxide in Form von 
Diacylperoxiden, Peroxydicarbonaten, Alkylperestem, Alkylperoxiden, Perketalen, 
Ketonperoxiden und Alkylhydroperoxiden sowie Azo-Verbindungen. Als konkrete 
Beispiele wSren hier insbesondere Dibenzoylperoxid, tert-Butylperbenzoat und 
30 Azobisisobutyronitril zu nennen. 



25 



Ein Beispiel fur einen kationischen Photostarter ist Cyracure® UVI-6974, wahrend 
ein bevorzugter kationischer Thermostarter 1-Methylimidazol ist. 
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Diese Starter werden in den ublichen, dem Fachmann bekannten Mengen 
(vorzugsweise 0,01 - 5 Gew.-%, insbesondere 0,1-2 Gew.-%, bezogen auf den 
Gesamt-Feststoffgehalt der Beschichtungszusammensetzung eingesetzt. Selbst- 
verstandlich kann unter bestimmten UmstSnden ganz auf den Starter verzichtet 
5 werden, wie z.B. im Fall von Elektronenstrahl- oder Laserh&lung. 

Die Polymerisation/Polykondensation von Stufe b) des erfindungsgemaiJen 
Verfahrens erfolgt vorzugsweise thermisch oder durch Bestrahlung (insbesondere 
mit UV-Licht). Besonders. bevorzugt ist eine photochemische 
10 Polymerisation/Polykondensation bzw. eine Kombination aus thermischer und 
photochemischer Polymerisation/Polykondensation. 

Der Polymerisation/Polykondensation vorangehen kann die Abtrennung von 
weiteren fluchtigen, nicht-polymerisierbaren/nicht-polykondensierbaren Verbin- 
15 dungen aus der auf das Substrat aufgebrachten Schicht. Dieses Abtrennen von 



flQchtigen Bestandteilen kann aber auch bzw. zusatzlich auf der Stufe der 
Polymerisation/Polykondensation oder danach erfolgen. 

Im folgenden soil ein typisches erfindungsgemSBes Verfahren beispielhaft skizziert 
20 werden, wobei die angegebenen Wertebereiche und Vorgehensweisen unabhSngig 
von den konkret eingesetzten Materialien allgemeine Gultigkeit besitzen. 

Nanoskalige Teilchen aus beispielsweise Si02, Ti02, Zr0 2 oder anderen oxidischen 
oder sulfidischen Materialien (TeilchengrGBe 30 bis 100 nm, vorzugsweise 40 bis 70 

25 nm) werden in einem Losungsmittel (beispielsweise in einem niederen Alkohol wie 
Methanol, Ethanol, Propanol) in einer Konzentration von 1 bis 20 Gew.-%, 
vorzugsweise 5 bis 15 Gew.-%, dispergiert und mit einem Ober- 
fiachenmodifizierungsmittel mit polymerisierbaren/polykondensierbaren Gruppen in 
einer Menge von vorzugsweise 2 bis 25 Gew.-%, insbesondere 4 bis 15 Gew.-% 

30 (bezogen auf den Gesamt-Feststoffgehalt), versetzt. Die Oberflachenmodifizierung 
kann im Fall der Verwendung von beispielsweise Silanen durch mehrstundiges 
RQhren bei Raumtemperatur durchgefOhrt werden. Gegebenenfalls kann 
anschlieliend noch ein monomeres oder oligomeres Material mit 
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polymerisierbaren/polykondensierbaren Gruppen, das mit dem Oberfiachen- 
modifizieaingsmittel bzw. den Oberftechengruppen kompatibel ist, in einer Menge 
von beispielsweise bis zu 20 Gew.-%, vorzugsweise 4 bis 15 Gew.-%, (bezogen auf 
den Gesamt-Feststoffgehalt) zugegeben werden. 

5 

Nach Viskositatseinstellung durch Zugabe bzw. Entfernung von Losungsmittel 
werden ein oder mehrere geeignete Starter (jeweils in einer Menge von 
beispielsweise 0,01 bis 5 Gew.-%, bezogen auf den Gesamt-Feststoffgehalt) sowie 
gegebenenfalls andere Qbliche Additive zugegeben. 

10 

Die Beschichtungszusammensetzung wird dann auf das Substrat aufgebracht, wobei 
die Auftragmenge in Abhangigkeit von der gewunschten Brechzahl und dem 
Anwendungsbereich im allgemeinen so gewahlt wird, daft Schichtdicken im Bereich 
von 50 bis 200 nm, vorzugsweise 100 bis 150 nm, erzielt werden. 

15 

Die anschlie&ende Polymerisation/Polykondensation (Vernetzung) erfolgt bei relativ 
niedriger Temperatur, vorzugsweise im Temperaturbereich von 10 bis 50 o C, 
insbesondere 10 bis 30°C, und. besonders bevorzugt bei Raumtemperatur. 

20 Zur Verminderung der Reaktionszeiten wird vorzugsweise eine Photopolymerisation 
eingesetzt; hierbei sind beliebige Lichtquellen, insbesondere UV-Licht emittierende 
Quellen, anwendbar (z.B. Quecksiiberdampflampen, Xenonlampen, Laserlicht). 

Auf die entstandene organisch vernetzte Schicht werden auf die beschriebene 
25 Weise eine oder mehrere weitere Schichten aufgebracht, bis der gewunschte 
Schichtverbund erhalten wird. Bei der letzten (auliersten) Schicht ist keine separate 
Vernetzungsstufe mehr erforderlich, sondern diese kann direkt in der abschliefSen- 
den Verdichtungs- und Ausbrennstufe f) erfolgen. 

30 In der Stufe f) wird der Schichtverbund auf Temperaturen von 400 bis 800°C, 
vorzugsweise 400 bis 600°C und insbesondere 400 bis 500°C, aufgeheizt und 
beispielsweise 1 Minute bis 1 Stunde bei dieser Temperatur gehalten. Hierbei erfolgt 
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ein vollstSndiges Ausbrennen der organischen (kohlenstoffhaltigen) Bestandteile, 
ohne daft es zu einer RiBbildung oder anderen Defeklen kommt. 

Zu diesem Zweck ist es bevorzugt, das Verdichten und Ausbrennen in Stufe f) so 
5 durchzufuhren, daft ein Aufheizen des Schichtverbunds von auften nach innen in 
Richtung auf das Substrat erfolgt. Hierdurch wird es ermoglicht, daft die im Inneren 
des Verbunds enthaltenen organischen Bestandteile durch die bereits erhitzten 
aufteren Schichten entweichen konnen. Die Schichten werden aus demselben 
Grund vorzugsweise mit einer Aufheizrate von mindestens 100°K/min erhitzt. 

10 

Die erfindungsgemaB hergestellten optischen Mehrschichtsysteme sind z.B. als 
Interferenz- und Antireflexsysteme fur folgende Anwendungen geeignet: 

Qptische Filter: Antireflex- und Reflexfilter im Bereich der Brillenindustrie, Displays, 
1 5 Bildschirme, Halbleiterlaser, Mikrolinsen-Beschichtung, Solarzellen, "Damage- 
Resistant'-Laserschichten, Bandpafifilter, Antireflexionsfilter, Absorptionsfiiter und 
Strahlteiler. 

Holoqraphische Schichten: Lichtlenksysteme, Informationsspeicherung, Laser- 
koppler, Wellenleiter, Dekoration und Architektur. 
20 Praabare Schichten: Entspiegelungssysteme, Fokussierung in Detektorfeldern, 
Beleuchtung von Flachbildschirmen, Bildgebung in Fotokopierern, Faseroptiken 
(Lichteinkopplung). 

Lithoaraphie: Herstellung von mikrooptischen Elementen wie Wellenleitern, Gittern, 
Pinholes, Beugungsgittern (Punktgittern) sowie im Bereich Displaytechnik, 
25 Faserchip-Kopplung und abbildende Optik. 

Die folgenden Beispiele dienen der weiteren Eriauterung der Erfindung und haben 
keinen beschr^nkenden Charakter. 



30 



# 



WO 99/61383 PCT/EP99/03621 

14 



Herstellung von Beschichtungssolen 



Beispiel 1 

Svnthese eines Sols zur Herstellung von Schichten mit hohem Brechwert 
5 1 0Og Isopropanol werden mit 1 8 g Methacrylsaure und 1 .348 g H 2 0 bidest. 

gemischt. Nach 10 mintitigem Ruhren werden 13.813 g Tetraisopropylorthotitanat 
unter Ruhren langsam zugetropft. Nach 15 minutigem Ruhren werden 10 g 2-lso- 
propoxyethanol zugegeben. Das Gemisch wird anschliefJend 24 h bei 25 °C geruhrt. 
Man erhSIt ein transparentes agglomeratfreies Sol aus grenzflachenmodifizierten 
1 0 Ti0 2 -Nanopartikeln. 

Das Sol wird mit 0.08 g Irgacure 184 (Ciba-Geigy) und 0,02 g 1-Methylimidazol 
versetzt; die Mischung wird nach intensiven Ruhren filtriert und ist dann als 
Beschichtungslack einsetzbar. 

15 

Beispiel 2 

Svnthese eines Sols zur Herstellung von Schichten mit niedrigem Brechwert 
31 .388 g TEOS werden mit 20.264 g Ethanol gemischt. Daneben werden 20.264 g 
Ethanol, 0.9 ml 4 M HCI und 22.275 g H 2 0 bidest. gemischt. AnschliefJend werden 
20 beide Gemische zusammengefugt. Das TEOS-Sol ist nach ca. 10 Minuten 
einsetzbar. 12.1 g Methacrylsaure werden unter Ruhren zugegeben. Die 
Reaktionsmischung wird dann 2 Stunden bei 25 °C geruhrt. Man erhalt ein 
transparentes agglomeratfreies Sol aus grenzflachenmodifizierten Si0 2 - 
Nanoteilchen. 

25 

Die beiden Sole werden entsprechend dem gewunschten Feststoffanteil an Si0 2 
bzw. Ti0 2 gemischt, wobei man die Verdunnung mit Isopropanol einstellt. Zusatzlich 
wird dem Gemisch 0.45 % vom Gesamtgewicht Verlaufmittel (Byk 306) zugefugt. 
Das Sol wird mit 0.08 g Irgacure 184 (Ciba-Geigy) und 0,02 g 1-Methyimidazol 
30 versetzt. Die Mischung wird nach intensivem Ruhren filtriert und ist dann als 
Beschichtungslack einsetzbar. 
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Beispiel 3 

Svnthese eines Sols zur Herstellunq von Schichten mit hohem Brechwert 

28,95 g Ti0 2 -Sol , hergestellt nach Beispiel 1, werden mit 0.663 g Phosphorsaure- 

tributylester versetzt und 3 Stunden gerQhrt. Das Sol wird anschlie&end mit einer 

5 Ldsung aus 0.4 g destilliertem y-Glycidyipropyltrimethoxysilan (GPTS) in 30 g 2- 
Isopropoxyethanol tropfenweise bei 100 °C versetzt. Nach 1h wird der Ansatz auf 
Raumtemperatur abgekuhlt und 0,3 g hydrolysiertes GPTS werden zugegeben. Urn 
die GPTS-Hydrolyse durchzufuhren, werden 23,63 g GPTS (dest.) mit 2,70 g 0,1 N 
HCI-Lflsung versetzt und 24 h geruhrt. Anschlie&end werden niedermolekulare 

10 Reaktionsprodukte bei 3 mbar, 25 °C abdestilliert Nach 15 minutigem Ruhren wird 
der Ansatz bei 3 mbar unter Vakuum destilliert und anschlie&end mit 120 g 2- 
Isopropoxyethanol verdQnnt. Man erhalt ein transparentes agglomeratfreies Sol. 

Beispiel 4 

15 Svnthese eines Sols zur Herstellunq von Schichten mit niedriqem Brechwert 

Eine Mischung aus 1 1 .81 g GPTS (dest.) und 4.15 g Tetraethoxysilan (TEOS) wird 
mit 0.96 g 0.1 N HCI-L6sung zur Hydrolyse und Kondensation versetzt. Die 
Reaktionsmischung wird dann 24 Stunden bei 20 °C geruhrt, worauf in einer 
Vakuumdestillation bei 3 mbar die niedermolekularen Bestandteile abgezogen 

20 werden. Abschlie&end wird das verbleibende Reaktionprodukt mit 22 g 

Isopropoxyethanol als Losungsmittel verdunnt. Das Sol wird mit 0.08 g Irgacure 184 
(Ciba-Geigy) und 0,02 g 1-Methyl-lmidazol versetzt. Die Mischung wird nach 
intensiven Ruhren filtriert und ist dann als Beschichtungslack einsetzbar. 

25 Herstellung von Interferenzschichtpaketen 

Beispiel 5 

Herstellunq einer 2-Schicht-AntireflexA/erqutunq (A74-TiO^ und X74-SiO ? ) auf Glas. 
Eine Glasscheibe wird gereinigt und dann mit dem Sol aus Beipiel 1 durch Tauchbe- 
30 schichtung (Ziehgeschwindigkeit 2,5 mm/s) beschichtet und anschlieGend mittels 
UV-Trockner (Belltron) bei einer Bandgeschwindigkeit von 2 m/min und einer UV- 
Bestrahlungsleistung von 450 mW/cm 2 getrocknet. Im AnschluB daran wird die 
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Scheibe mit dem Sol aus Beispiel 2 bei einer Ziehgeschwindigkeit von 3,2 mm/s 
tauchbeschichtet. 

Hierauf wird die 2-fach beschichtete Scheibe direkt in einen auf 450 °C vorgeheizten 
Ofen gegeben und dort fur 10 min belassen. Zuletzt wird die Scheibe aus dem Ofen 
entnommen und an Luft auf Raumtemperatur abgekuhlt. Die Scheibe besitzt eine 
Antireflex-Vergutung mit dem in Fig. 1 gezeigten Reflexionsspektrum. Man erkennt 
ein V-Filter mit einem Reflexionsminimum von 0 % bei 560 nm Welleniange. 

Beispiel 6 

Herstellunq einer 3-Schicht-Antireflex-Veroutung auf Glas 
Das Beschichtungssol aus Beispiel 1wird mit dem Beschichtungssol aus Beispiel 2 
im Verhaltnis 1 : 0.7 Gew% (Feststoff) intensiv vermischt. Eine Glasscheibe wird mit 
diesem Solgemisch uber das Tauchverfahren mit einer Ziehgeschwindigkeit von 2,7 
mm/s beschichtet und analog Beispiel 5 mit UV-Licht gehartet. Zur Herstellung des 
Beschichtungssols fur die zweite Schicht wird das Sol aus Beispiel 1 mit dem Sol 
aus Beispiel 2 im Verhaltnis 1: 0.85 Gew% (Feststoff) gemischt und die Scheibe wird 
damit mit einer Ziehgeschwindigkeit von 2,85 mm/s tauchbeschichtet und im 
AnschluR daran analog Beispiel 5 mit UV-Licht gehartet. Im nachsten Schritt wird die 
Scheibe mit dem Sol aus Beispiel 2 mit einer Ziehgeschwindigkeit von 3,6 mm/s 
tauchbeschichtet. 

Hierauf wird die 3-fach beschichtete Scheibe direkt in einen auf 450 °C vorgeheizten 
Ofen gegeben und dortfQr 10 min belassen. Zuletzt wird die Scheibe aus dem Ofen 
entnommen und an Luft auf Raumtemperatur abgekuhlt. Die Scheibe besitzt nun 
eine Antireflex-Vergutung mit dem in Fig. 2 gezeigten Reflexionsspektrum. Man 
erkennt, dalS das Reflexionsspektrum nach UV-Belichtung die fQr einen Dreischicht- 
aufbau typische W-Filter-Form besitzt. Durch den einstufigen Einbrand ergibt sich 
ein Reflexionsminimum im gesamten Spektrahlbereich von 380 nm - 610 nm mit 
einer Restreflexion < 2%. Im Intervall zwischen 450 nm bis 560 nm liegt die 
Reflexion unterhalb 1% und bei 500 nm wird 0% Reflexion erreicht. Die gemessene 
Kurve stimmt sehr gut mit der uber Simulation berechneten Kurve uberein. 



• 
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Beispiel 7 

Herstelluna einer 5-Schicht-Antireflex-VerQUtuna 

Eine Glasscheibe wird mit ublichen Methoden gereinigt und zunachst mit dem Sol 
Beispiel 1 mit einer Ziehgeschwindigkeit von 1,2 mm/s tauchbeschichtet und sofort 

5 mit UV gehartet (analog Beispiel 5). Dann wird die Scheibe mit dem Sol aus Beispiel 
2 mit einer Ziehgeschwindigkeit von 2,45 mm/s tauchbeschichtet und wiederum UV 
gehartet. Nun wird die Scheibe wieder mit dem Sol aus Beispiel 1 mit einer Ziehge- 
schwindigkeit von 1 ,2 mm/s tauchbeschichtet und mit UV gehartet. Dann wird die 
Scheibe erneut mit dem Sol aus Beispiel 2 mit einer Ziehgeschwindigkeit von 2,45 

10 mm/s tauchbeschichtet. Danach wird wieder eine Beschichtung mit dem Sol aus 
Beispiel 1 mit einer Ziehgeschwindigkeit von 1,2 mm/s aufgetragen. 

Hierauf wird die 5-fach beschichtete Scheibe direkt in einen auf 450 °C vorgeheizten 
Ofen gegeben und dort fur 10 min belassen. Zuletzt wird die Scheibe aus dem Ofen 
15 entnommen und an Luft auf Raumtemperatur abgekOhlt. Die Scheibe stellt ein Inter- 
ferenzfilter mit je 5 Einzelschichten auf beiden Seiten und dem in Fig. 3 gezeigten 
Transmissionsspektrum dar. Man erkennt ein BandpaBfilter fur den Wellenlangen- 
bereich zwischen 620 nm und 900 nm Wellenlange. 



• 
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PATENTANSPROCHE 



1. 

5 

10 
15 
20 

2. 

25 

3. 



Verfahren zur Herstellung optischer Mehrschichtsysteme, gekennzeichnet 
durch folgende Stufen: 

a) Aufbringen einer nanoskalige anorganische Feststoffteilchen mit poly- 
merisierbaren und/oder polykondensierbaren organischen Oberflachen- 
gruppen enthaltenden flieSfahigen Zusammensetzung auf ein Glassubstrat; 

b) Polymerisation und/oder Polykondensation der Oberflachengruppen der 
Feststoffteilchen unter Bildung einer organisch vernetzten Schicht; 

c) Aufbringen einer weiteren Zusammensetzung gemSB a), die eine andere 
Brechzahl als die vorangehende Zusammensetzung ergibt, auf die 
organisch vernetzte Schicht; 

d) Polymerisation und/oder Polykondensation der Oberflachengruppen der 
Feststoffteilchen unter Bildung einer weiteren organisch vernetzten Schicht; 

e) gegebenenfalls ein- oder mehrmaliges Wiederholen der Schritte c) und d) 
unter Bildung weiterer organisch vernetzter Schichten auf den bereits 
vorhandenen organisch vernetzten Schichten und/oder anderen Fiachen 
des Substrats; und 

f) einstufiges thermisches Verdichten des Schichtverbunds und Ausbrennen 
der enthaltenen organischen Bestandteile. 

Verfahren nach Anspruch 1, dadurch gekennzeichnet, da(i die Bildung der 
organisch vernetzten Schicht(en) bei Temperaturen bis etwa 50°C, 
vorzugsweise bis etwa 30°C, durchgefuhrt wird. 

Verfahren nach irgendeinem der Anspruche 1 und 2, dadurch gekennzeichnet, 
da(3 die Bildung der organisch vernetzten Schicht(en) durch photochemische 
Polymerisation und/oder Polykondensation erfolgt. 



30 4. 



Verfahren nach irgendeinem der Anspruche 1 bis 3, dadurch gekennzeichnet, 
daB das einstufige Verdichten und Ausbrennen bei Temperaturen im Bereich 
von 400-800°C, vorzugsweise 400-600°C, erfolgt. 
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5. Verfahren nach irgendeinem der Anspruche 1 bis 4, dadurch gekennzeichnet , 
dad das einstufige Verdichten und Ausbrennen so durchgefdhrt wird, daft ein 
Aufheizen des Schichtverbunds von auBen nach innen in Richtung auf das 
Substrat erfolgt. 

5 

6. Verfahren nach Anspruch 5, dadurch gekennzeichnet, daB die Aufheizrate der 
Schicht(en) mindestens 100°K/min betrSgt. 

7. Verfahren nach irgendeinem der Anspruche 1 bis 6, dadurch gekennzeichnet, 
10 dall die nanoskaligen Teilchen aus solchen von Metallverbindungen, 

insbesondere Oxiden, Sulfiden, Seleniden und Telluriden von Metallen und 
Mischungen derselben, ausgewahlt sind. 

8. Verfahren nach irgendeinem der Anspruche 1 bis 7, dadurch gekennzeichnet, 
15 dad die nanoskaligen Teilchen aus solchen von Si0 2 , Ti0 2 , Zr0 2l ZnO, Ta 2 0 5l 

Sn0 2 und Al 2 0 3 und Mischungen derselben ausgewahlt sind. 

9. Verfahren nach irgendeinem der Anspruche 1 bis 8, dadurch gekennzeichnet, 
daft die polymerisierbaren und/oder polykondensierbaren Oberflachengruppen 

20 ausgewahlt sind aus organischen Resten, die uber eine (Meth)acryl-, Vinyl-, 

Allyl- Oder Epoxygruppe verfugen. 

10. Verfahren nach irgendeinem der Anspruche 1 bis 9, dadurch gekennzeichnet, 
daB die eingesetzten Feststoffteilchen durch Oberflachenmodifizierung von 

25 nanoskaligen Feststoffteilchen mit den entsprechenden Oberflachengruppen 

hergestellt wurden. 

11. Verfahren nach irgendeinem der Anspruche 1 bis 10, dadurch gekennzeichnet, 
dalS die eingesetzten Feststoffteilchen unter Verwendung mindestens einer 

30 Verbindung mit entsprechenden polymerisierbaren/polykondensierbaren 

Gruppen hergestellt wurden. 
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12. Verfahren nach irgendeinem der Anspruche 1 bis 11, dadurch gekennzeichnet, 
daB die Herstellung der anorganischen Feststoffteilchen nach dem Sol-Gel- 
Verfahren erfolgt. 

13. Verfahren nach irgendeinem der Anspruche 1 bis 12, dadurch gekennzeichnet, 
dad die Beschichtungszusammensetzung einen pH-Wert im Bereich von 3 bis 
8 hat. 

14. Optische Mehrschichtsysteme, erhaltlich nach dem Verfahren nach irgend- 
einem der Anspruche 1 bis 13. 



15. Verwendung der optischen Mehrschichtsysteme nach Anspruch 14 als 
Interferenzfilter Oder Antireflexsysteme. 
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